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低エネルギー領域で反強磁性ゾーンセンター (0.5, 0.5)の周りの格子非整合位置 (0.5 ±δ,














































強磁性秩序状態となっている。LSCOの電子相図を図 2に示す。x = 0にて反強磁性秩序
温度 TN は 300 K程度であるが、少量のホールドープによって急激に抑制され x ∼ 0.02辺
りで３次元的な磁気秩序は消失する。さらにドープを進めていくと x = 0.05辺りから相






す。[1]図はVESTAを用いて作成した。[2] 図 2: La2−xSrxCuO4(LSCO)の電子相図
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図 3: (a) La2−xSrxCuO4における光学伝導度の組成依存性 [4] (b) 母物質におけるバンド






る。図 3 (a)にLSCO系における光学伝導度の組成依存性を示す。[4] 母物質では絶縁体で












るかどうかは重要な問題である。図 4 (a)にアンダードープ LSCOにおける異方的ギャッ
プ構造の模式図を示す。(π, π)を中心とした円弧がホール的なフェルミ面である。挿入図
は角度分解光電子分光 (ARPES)から測定した x = 0.15におけるフェルミ面近傍の状態
密度を示す。図 4 (b)はギャップ構造の温度依存性である。[6] 横軸は (a)図の点線円弧と
(0, 0) → (π, π)方向への直線が交わる点 (この箇所をノード方向と呼ぶ)から弧に沿って
移動し、円弧と (π, π) → (0, π) or (π, 0)の直線が交わる点（この箇所をアンチノード方
向と呼ぶ）までの変化に対応する。パラメータ | cos(kxa)− cos(kya)|/2を横軸にして直線
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図 4: (a) アンダードープ La2−xSrxCuO4における異方的なギャップ構造を示す。挿入図
は x = 0.15における ARPESで測定したフェルミ面近傍の状態密度分布である。 (b)
x = 0.15におけるギャップ構造の温度依存性を示す。横軸は (a)図の点線円弧と (0, 0) →
(π, π)方向への直線が交わる点から弧に沿って移動したときの変化に対応する。パラメー
タ | cos(kxa)− cos(kya)|/2を横軸にして直線に従うと d波的な変化だと言える。図では d





に従うと d波的な変化だと言える。低温 20 Kにおいて、ノード方向からある角度までは
d波的な振る舞いを見せ、そこからずれていく様子が分かる。d波的な変化を示す領域か
らアンチノード方向まで外挿した値を超伝導ギャップ∆0、アンチノード方向でのギャップ
の大きさを擬ギャップ∆∗と定義している。この組成で TCは 38 Kであり、それ以上の温






























Si · Sj + J ′
∑
<i,i′>







{(Si · Sj)(Sk · Sl) + (Si · Sl)(Sk · Sj)− (Si · Sk)(Sj · Sl)} (1)
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図 6: (a) La2CuO4のCuO2面。スピン波の分散を再現するのに必要ないくつかの交換相
互作用定数を示す。[8] (b) La2CuO4の磁気励起概念図 (c) La2CuO4の磁気励起分散関係。






AQ(h, k) = J − JC/2− (J ′ − JC/4)(1− cos(2πh) cos(2πk))
−J”[1− (cos(4πh) + cos(4πk))/2] (3)
BQ(h, k) = (J − JC/2)(cos(2πh) + cos(2πk))/2 (4)
ここで量子繰り込み因子ZC = 1.18である。縦軸に励起エネルギー、平面内にCuO2面内
方向の波数を取ったときのスピン波分散の概念図を図 6 (b)に示す。J = 138 meV、JC =
38 meV、J ′ = J” = 2 meVとして、分散関係と励起強度の実験値がよく再現されている。
(図 6 (c, d)) 母物質の磁気励起は局在したスピンの集団励起、スピン波でよく理解できて
いることが分かる。[8, 9]
1.4.2 超伝導相の磁気励起：砂時計型磁気励起






















依存性を示す。[8, 11, 12, 13, 14]母物質でスピン波で表現されていた磁気励起分散である
が、ホールをドープするにつれ低エネルギー領域でゾーンセンター (0.5, 0.5)を囲む４つ
の格子非整合構造 (0.5± δ, 0.5), (0.5, 0.5± δ)が出現する。下段には定エネルギースライ
ス (ℏω = 0 meV, または ℏω ̸= 0 meV)のピーク構造を示す。アンダードープ組成では格子
非整合な磁気弾性散乱 (ℏω = 0 meV)が確認されている。ドープを進めていき、最適ドー




示す。中段は分散関係、下段に定エネルギースライス (ℏω = 0 meV, または ℏω ̸= 0 meV)
のピーク構造を示す。[8, 11, 12, 13, 14]
図 9: La2−xSrxCuO4における局所動的磁化率χ”(ω)のホール濃度依存性 [15, 11, 12, 13, 14]
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ホール濃度依存性を図 9に示す。[15, 11, 12, 13, 14]母物質ではエネルギーに対してほぼ
一定であり、これは全てのエネルギーに等分に強度が分配されるスピン波の特徴である。
x = 0.05で低エネルギー領域の強度がふえ、x = 0.09, 0.16では Ecross ∼ 40 meVあたり
を境にダブルピーク構造になっている。さらにオーバードープ組成 x = 0.22では、低エ




δをホール濃度 xに対してプロットするとアンダードープ組成 (x < 0.16)でほぼ直線に従
う。オーバードープ組成では直線から外れていることが分かる。(図 10 (a)[17]) Ecrossは
x ∼ 0.125辺りまで直線に従い、最適組成付近では直線から外れる。(図 10 (b)[18]) オー
バードープ組成のEcrossがプロットされていないが、これは図 9に示したようにオーバー
ドープでは 20 ∼ 60 meVあたりの強度が非常に弱いためにEcrossが定義できないからであ
る。[14] LSCO(x = 0.145)におけるスピンギャップを 10 (c)に示す。ゼロ磁場で 4 meV程
度のギャップが生じており、強磁場をかけることでギャップがつぶれていく。[16] 格子非






























合度 δとホール濃度依存性 [17] (b) Ecrossの組成依存性を示す。[18] (c) LSCO(x = 0.145)
におけるスピンギャップ [16]
図 11: La2−xSrxCuO4における砂時計型磁気励起を特徴付けるいくつかのパラメーターの
TC依存性を示す。(a) 格子非整合度 δと TCの関係。数字は Sr置換量である。アンダー
ドープ (x < 0.16)組成で直線に従う。[17] (b) スピンギャップ∆sg と TCの関係を示す。
オープンシンボルは LSCOであり、クローズドシンボルはYBCOである。[19]
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図 12: 共鳴非弾性散乱 (RIXS)から測定された La2−xSrxCuO4の磁気励起。(a) 分散関係
の組成依存を示す。縦軸は励起エネルギーであり、横軸はΓ点から測った測定 q位置の面
内平行成分である。異なるシンボルは各組成を示す。(x = 0, 0.11, 0.16, 0.26, 0.40) (b) 各
q位置における磁気励起のエネルギー方向への広がり (HWHM)を示す。(c) 測定された
全 q範囲で積分された励起強度の組成依存性を示す。[20]
図 13: 共鳴非弾性散乱 (RIXS)と中性子非弾性散乱 (INS)の２つのプローブから測定され
たLa2−xSrxCuO4 (x = 0.25等)の磁気励起。(a) (0, 0) → (0.5, 0.5)方向の分散関係。RIXS
によるものをクローズドシンボル、INSによるものをオープンシンボルで示す。INS測定
のシンボルの水平方向エラーバーは定エネルギーカットをしたときの q方向へのシグナ
ルの広がり (FWHM)を示す。直線は母物質のスピン波の分散である。(b) (0, 0) → (0.5,
0)方向の分散関係を示す。[21]
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め、Cu L3共鳴端を用いたRIXS測定では Γ点 (0, 0)の周りに限られた測定となる。また
現状世界一のエネルギー分解能で 70 meV程度であり、砂時計型分散のくびれ∼ 40 meV
周辺の構造を見るには適していない。以上のような欠点はあるものの、近年銅酸化物研究
において目覚ましい成果をあげている。[20, 22, 23] 図 12に示すのは、薄膜 LSCOの磁気
励起をRIXSで測定した結果である。[20]母物質 (x = 0)、超伝導相 (x = 0.11, 0.16, 0.26)、
金属相 (x = 0.40)の結果を各シンボルで示す。図 12 (a)は縦軸を励起エネルギー、横軸
を Γ点から測った測定 q位置の面内平行成分にしたもの、即ち、面内の磁気励起分散関
係を示す。これによると 200 meVより高エネルギー領域の分散はほとんど変化していな
いことが分かる。図 12 (b)は各 q位置におけるエネルギー方向の半値半幅 (HWHM)であ
り、母物質で 80 meV程度であった幅がドープするにつれて大きくなっており、金属相で









年、オーバードープ組成 (x = 0.25)において両方のプローブで磁気励起測定が実施され








けるスピン波が局在スピン相関∼ 1000 Kによって支配されているからである。図 14に、
INSによって測定された LSCO(x = 0.10)における磁気励起の温度依存性を示す。[26] 入
射エネルギーEi = 15 meVを用いて格子非整合励起が見られる低エネルギー領域の磁気
励起スペクトルを測定し、反強磁性ゾーンセンター (0.5, 0.5)を通り (1, 0)方向にスライ
スして得られた強度マップを図 14 (a - d)に示す。図 14 (e)は、ℏω = 6 ± 1 meVにおけ
る定エネルギーカットピークプロファイルの温度変化である。これより、低温 T = 5 K
において格子非整合位置 (0.5 ±δ, 0.5), (0.5, 0.5 ±δ) (δ ∼ 0.07 (r. l. u.))から立ち上がっ
ていた励起が、室温ではゾーンセンターを中心とした格子整合な励起になっていることが
分かる。一方、励起エネルギー上昇に伴いピーク位置がゾーンセンターからゾーン境界へ
向けて広がっていく 60 meV以上の高エネルギー領域の磁気励起の温度変化を図 15に示
15
図 14: La2−xSrxCuO4 (x = 0.10)における磁気励起の温度変化。(a - d) 入射エネルギー
Ei = 15 meVを用いて測定された低エネルギー領域の磁気励起を示す。図は (0.5, 0.5)を
通り (1, 0)方向にカットされたものである。(e) ℏω = 6 ± 1 meVにおける磁気励起ピー
クプロファイルの温度依存性を示す。[26]
図 15: La2−xSrxCuO4 (x = 0.10)における磁気励起の温度変化。Ei = 208 meVにを用い
た測定された高エネルギー領域の磁気励起を示す。(b, d)は (0.5, 0.5)を通り (1, 0)方向に
カットされたものであり、バックグラウンドが差し引かれ、強度単位 [µ2Bsr
−1eV −1Cu−1]
に変換されている。(a, c)は 160 ± 10 meVにおける磁気励起ピークプロファイルである。
[26]
16
図 16: LSCO(x = 0.085)の局所動的磁化率の温度依存性を示す。(a) 超伝導相、 T = 5 K
(b) 擬ギャップ相、 T = 150 K、(c) 通常相、 T = 300 K [12]
す。このエネルギー領域の測定にはEi = 208 meVを利用している。(b, d)は (0.5, 0.5)を
通り (1, 0)方向にスライスされたものであり、バックグラウンドが差し引かれ、強度単位
[µ2Bsr
−1eV −1Cu−1]に変換されている。(a, c)は 160 ± 10 meVにおける磁気励起ピーク
プロファイルである。高温でやや強度が小さくなっているものの、分散形状に大きな変化
はないことが分かる。図 16に LSCO(x = 0.085)における局所動的磁化率 χ”(ω)の温度依



















図 17: 左 YBa2Cu3O6+δの結晶構造。右 HgBa2CuO4+δの結晶構造。[30, 31] [2]





図 19 (a)に YBa2Cu3O6.5 (TC = 59 K)の磁気励起分散を示す。35 meV付近が Ecross
になっていることが分かる。局所動的磁化率を図 19 (b)に示す。Ecross辺りで巨大な共鳴
ピークを示している。共鳴ピークは超伝導転移温度以下で急激に強度が発達するため (図
19 (c, d))、電子系の構造との関連が示唆されている。[33] LSCO系でも 20 meV近傍に
ピークはあるものの格子非整合な励起でのピークであり、格子整合となるEcrossでピーク
を作る YBCOとは大きく異なる。格子非整合度のホール濃度依存性を図 19 (e)に示す。
LSCO系と同様に、p ∼ 1/8あたりまで線形的に格子非整合度は大きくなり、そこから飽
和する。スピンギャップの TC依存性を図 19 (f)に示す。LSCO系のスピンギャップが最も





図 18: YBa2Cu3O6.6 (TC = 61 K)における磁気励起スペクトル。[32] (a) 30 meVにおけ




図 19: (a) YBa2Cu3O6.5 (TC = 59 K)における磁気励起分散 (a) YBa2Cu3O6.5 (TC = 59
K)における局所動的磁化率 [28] (c, d) YBa2Cu3O6.6 (TC = 63 K)における共鳴磁気励起
ピークの温度変化 (e) YBCOにおける格子非整合度 δの組成依存性 (f) YBCOにおける
スピンギャップの TC依存性 (g) YBCOにおける共鳴ピークの TC依存性 [33]
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1.5.2 Hg1201系の磁気励起




じ一枚層であるにも関わらず LSCOとは全く異なる励起スペクトルを示す。(図 20 (m))
局所動的磁化率は 50 meV辺りにピークを示しているが、これは TCの前後では急激な変
化を示さず、擬ギャップ温度 T ∗ ∼ 300 K付近で消失している。(図 20 (k, l))
図 20: HgBa2CuO4+δ (TC = 71 K)の磁気励起スペクトルを示す。(a - e) T = 5 Kの定エ
ネルギースライス (f - j) T = 85 Kの定エネルギースライス (k) qを反強磁性ゾーンセン






















図 22 (a)にストライプの概念図を示す。ドープされたホール (白丸)が一次元的に配列、
ホールリバーによって反強磁性的スピンセクションが形成される。スピン系の周期はこの
図で格子単位の８倍であり、LSCO(x ∼ 1/8)での格子非整合度 δ ∼ 1/8を説明できる。後
に 1.8.2にて示すように、LSCOまた LBCOでは x ∼ 1/8で２次元的な格子非整合磁気秩
序は強化されており、そのホール濃度近辺で格子構造とストライプ秩序構造の整合度が高































ここでK = 4J ′ − 2JSであり、xはラダーの足方向、yはラダーに平行な方向である。
λに関して、
λ2 =
2J ′ − JS − J
2J ′ − JS + J
(9)
で与えられる。図 22(b, c)の実線に、このモデルから得られた分散を示す。J = J ′ =
ZC × 100 (meV)(ZC = 1.17[38])、JS = -0.06J である。(b)はラダーの足方向 xであり、
0.5Jまで格子非整合位置から反強磁性ゾーンセンター (0.5, 0.5)へ向かって閉じていく分
散が見て取れる。そのエネルギーより上ではラダーと平行方向 yへ、ゾーン境界へ向けて
分散が広がっている。(c) この分散について、定エネルギースライスをしたのが図 22 (d)
であり、1.4.2に示したように、LBCO(x = 1/8)の砂時計型磁気励起を大まかに再現して
いることが分かる。このモデルにおいて、Ecrossを支配するのは λであり、ホールリバー
間の相関 JSの J に対する相対強度が大きくなることでEcrossも大きくなる。
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f(Ek+q) + f(Ek)− 1

















(b)) 一方、通常相では異方的なギャップが消失し、磁気励起は (q, ω)空間に広がりピーク




図 24: アンダードープのLSCOに対するARPES測定 [41]から決定された種々のパラメー
タを用いて再現された磁気励起 (a) 超伝導相の磁気励起。U = 0.332 eVとしている。(b)


















図 26: (a) 最適組成 LSCO(x = 0.16)における局所動的磁化率のエネルギー依存性 (b) 磁
気励起ピークの q空間への広がりのエネルギー依存性 (c) 格子非整合度 δのエネルギー依
存性 [13]

























率が減り、結果２つのエネルギースケールが生じる。(図 27 (a))[14] (ii) そもそも起源の
異なる２つの磁気励起が違うエネルギー範囲で存在している。(図 27 (b)) Lipscombeら






















図 28: YBa2Cu3O7における磁気励起の温度依存性を示す。(a) 10 K - 340 Kの磁気励起
(b) 100 K - 340 Kの磁気励起 (c) 電子-ホールペア励起に基づいて計算された超伝導相の





























の手法では通常波数・エネルギー (q, ω)空間内を一次元的にスキャンする。(図 30 (a)) 一
方、パルス中性子を利用した飛行時間型分光器では広い (q, ω)空間の情報を一挙に取得
する。(図 30 (b)) 本研究目的を達成するためには、3次元、または４次元上に展開された
微妙なスペクトル形状の変化を解析する必要があるため、パルス中性子散乱の利用が有効
である。また対象とするエネルギー領域は 40 meV周辺であり、パルス中性子散乱のエネ
ルギー範囲とマッチしている。(図 30 (c)) 定常中性子を用いた３軸測定でも 40 meVに到
達することは可能であるが原理的に分解能が悪くなってしまい測定には向かない。茨城県
東海村、大型陽子加速器施設 Japan Proton Accelerator Research Complex (J-PARC)内
の物質生命科学実験施設 (MLF)に設置された中性子分光器により、効率的なパルス中性




磁気励起精密測定の対象とするのは LSCO x = 0.10と 0.16の組成である。LSCO系の
アンダードープにおいては図 31 (a)に示すように、２次元的な格子非整合磁気秩序が観
測されている。[44] この秩序は x ∼ 1/8で最も強固になる。近年、共鳴X線弾性散乱に
より LSCO系においても格子非整合な電荷秩序が発見された。電荷系の格子非整合度は、
磁気秩序のそれとほぼ２倍の関係を示していることからストライプ秩序が存在すると考え
られている。(図 31 (b))[45] 本研究では、ストライプの有無が磁気励起にどのような影響
を与えているかを明らかにすることも目的の一つとして先述の２組成で測定を実施する。








































図 33に示すように、La2CuO4の固相と平衡にある融掖 La2O3-CuOの組成は CuO 75









図 32: (a) TSFZ装置概念図 (b) 結晶析出プロセス (c) ソルベントから融液を作るプロ
セス
34
図 33: La2O3 - CuO系状態図 [5]
表 1: 試料合成に使用した原料粉の純度と製造元
原料 純度 製造元























形後 900◦Cで 12時間仮焼きを行い、ドリルで原料棒の一端に穴を空けて Pt線を通した




作製した原料棒を用いて La2−xSrxCuO4(x = 0.10, 0.16)の単結晶育成を TSFZ法で行
う。粉末結晶のLa2−xSrxCuO4とCuO2を 15 : 85のmol比で混合し、900◦Cで焼結させた
ものをソルベントに用いた。原料棒、種結晶の送り速度は 1[mm/hour]である。５日程度
育成を続けることで径 7 mm、長さ 10 cm程度の単結晶試料が得られる。(図 34) as-grown
の状態では、CuO2面上の酸素欠陥を原因として不均一性を生じ、超伝導転移が温度に対
してブロードになっている。[46] その対策として、20 [cc/min]の酸素フロー下 900◦Cで
60時間アニールを行った。







線の出力は 40kV/200mAとした。10[deg.] ≤ 2θ ≤ 90[deg.]の範囲で 0.02 [deg.]ステップ、






告されている c軸長と Sr濃度との関係 (図 36)より、本研究で測定する試料の Sr濃度を見
積もる。[17] Sr濃度に対応する c軸長を白四角で示す。本研究で測定した試料を青丸で示




a = b [Å] 3.7833(8) 3.7775(6)





ゼロ磁場下でT = 5 Kまで冷却後マイスナーシグナルを利用してセンタリングを実施し
た。10 Oeの外部磁場を印加して 1 Kステップで 60 Kまで磁化Mの昇温測定 (ZFC)を
行い、その後 1 K ステップで 5 Kまで降温測定 (FC)を行った。得られたM-Tカーブの
ZFC部分だけを図 37(a)に示す。TC,onsetは x = 0.10、x = 0.16に対してそれぞれ 29 Kと
38 Kである。図 37(b)にLa2−xSrxCuO4における超伝導相図を示す。星印が本研究で測定











図 36: La2−xSrxCuO4において、Sr濃度に対応する c軸長を白四角で示す。本研究で測定
した試料を青丸で示す。c軸長の対応関係より、ほぼ仕込み値通り x = 0.10と 0.16が得ら
れたことが確かめられる。[17]
図 37: (a) La2−xSrxCuO4(x = 0.10, 0.16)におけるM-Tカーブを示す。TC,onsetはx = 0.10、
x = 0.16に対してそれぞれ 29 Kと 38 Kである。(b) La2−xSrxCuO4における超伝導相図
を示す。星印が本研究で測定した試料であり、それぞれの組成は仕込み値通り x = 0.10、
x = 0.16であることが分かる。[5]
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0.10, 0.16)におけるX線ラウエパターンを示す。すべて [0 0 1]面に垂直にX線を照射し
たときのパターンである。光学中心とラウエパターンのずれを評価した。γは水平方向の
ずれ、δは水平方向のずれである。両組成でそれぞれモザイクが 1 [deg.]以内になるよう
に調整している。アゼンブルされた La2−xSrxCuO4(x = 0.10, 0.16)単結晶試料を図 39に
示す。x = 0.10単結晶試料は 5本で合計 71.8 g、x = 0.16単結晶試料は 5本で合計 54.9 g
である。１本ごとの単結晶試料はAl製の治具で固定されている。Al製試料固定台からの
中性子の反射を軽減するため、1 mm厚のCd板で固定台の部分を覆っている。








平方向、垂直方向がそれぞれ [1 1 0]、[1 -1 0]である。図の横軸、縦軸は 4SEASONSにお
40
図 39: アゼンブルされた La2−xSrxCuO4(x = 0.10, 0.16)単結晶試料
けるHe3検出器番号である。点線枠内が (3, 3, 4)ピークであり、水平方向にスライスした




く示す) 散乱されたあとのビーム分散は 0.67 [deg.]であるので、結局
√
0.62 + 0.672 ∼ 0.9
[deg.]のビーム分散がある。これより、モザイクはおおよそ
√
2.082 − 0.92 ∼ 1.7 [deg.]と
なる。同様に x = 0.16においても (3, 3, 4)についてピークプロファイルを得、水平方向






図 40: (a) La2−xSrxCuO4(x = 0.10)単結晶試料に対し白色中性子ビームを c軸平行に照
射したときのラウエパターンを示す。正方晶表記で、水平方向、垂直方向はそれぞれ (1 1
0)、(-1 1 0)である。横軸、縦軸は 4SEASONSにおけるHe3検出器番号である。点線枠
内は (3, 3, 4)ピークであり、水平方向にスライスしたときのプロファイルを (b)に示す。
ピークの FWHMは 2.08 [deg.]でありモザイクはおおよそ 1.7 [deg.]となる。(計算方法は
本文中)
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図 41: (a) La2−xSrxCuO4(x = 0.16)単結晶試料に対し白色中性子ビームを c軸平行に照射
したときのラウエパターンを示す。点線枠内 (3, 3, 4)ピークを水平方向にスライスしたと








































どはSquiresによる ”INTRODUCTION TO THE THEORY OF THERMAL NEUTRON
SCATTERING” を参考にしている。[49] 散乱強度 Iと微分散乱断面積との関係は一般に
次式のように与えられる。


























| < kf , σ′, λ′|V |ki, σ, λ > |2δ(Ei − Ef − (Eλ − Eλ′)) (13)
mnは中性子の質量で 940 [MeV/c2] = 10.44 [meV (km/s)−2]である。ℏはディラック定
数、6.582 × 10−16 [eV·s]である。散乱前の中性子線のエネルギーをEi、散乱後のエネル
















| < kf , σ′, λ′|V |ki, σ, λ > |2δ(Ei − Ef − (Eλ − Eλ′)) (14)
pσは散乱前の中性子スピンの確率、pλは散乱前の系の状態確率である。ここで、物質
のエネルギー変化量 ℏω = Eλ − Eλ′と、運動量変化 qは全体の保存則から
q = ki − kf (15)




(k2i − k2f ) (16)
45
が成り立っている。一般式 (14)から出発し、具体的な V の表式を代入することで微分
散乱断面積が導出される。ここでは、磁気散乱による微分散乱断面積を導出する。
中性子の持つ磁気モーメント µnは以下で与えられる。
µn = −γµNσ (17)
ここで、γ = 1.913は磁気回転比、µNは核磁子、σは中性子のスピン演算子である。また、
不対電子が持つスピンモーメント µeは

























この Vmを (14)式の V に代入することで磁気散乱による微分散乱断面積が得られる。




















eiq·rκ̂× (sj × κ̂)dκdr








eiq·rj{q̂× (sj × q̂)} (25)
(26)
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Q⊥S = QS − (QS · q̂)q̂ (30)
よって、




S · q̂)q̂} · {QS − (QS · q̂)q̂}
= Q†S ·QS − (Q
†




(δα,β − q̂αq̂β)Q†SαQSβ (31)
α, β は x, y, z のインデックスである。27式中の中性子スピン σ に関する和
∑
σ,σ′ pσ| <
σ′λ′|σ ·Q⊥,S|σλ > |2を考える。
σ ·Q⊥S = σxQ⊥Sx + σyQ⊥Sy + σzQ⊥Sz (32)
47
であり、
< σ′λ′|σxQ⊥,Sx|σλ >=< σ′|σx|σ >< λ′|Q⊥,Sx|λ > (33)
中性子のスピンは 1/2であり、up状態を u、down状態を vと書くと、
< u|σ2x|u > = < v|σ2x|v >
= 1 (34)
また、
< u|σxσ2y|u > = − < v|σ2x|v >
= i (35)
偏極していない中性子線において、pu = pv = 1/2なので、∑
σ
pσ < σ|σ2x|σ > = 1 (36)∑
σ



















rj = Rld + rν (40)
と、ユニットセル l中に含まれる d番目原子の ν番目の不対電子というように分解して表
記する。まず、l, dを固定し、
< λ′|QS|λ > = < λ′|eiq·Rl,d
∑
ν
eiq·rνsν |λ > (41)


























pλ < λ|e−iq·Rl′,d′Sαl′,d′|λ′ >
× < λ′|eiq·Rl,dSβl,d|λ > δ(Ei − Ef + ℏω) (44)
(44)式、最後の δ関数に関して、





exp(i(Eλ′ − Eλ)t/ℏ) exp(−iωt)dt (45)
exp(iHt/ℏ)|λ > = exp(iEλt/ℏ)|λ > (46)
よって、 ∑
λ,λ′
pλ < λ|e−iq·Rl′,d′Sαl′,d′|λ′ >








pλ < λ|e−iq·Rl′,d′Sαl′,d′ |λ′ >
× < λ′|eiHt/ℏeiq·Rl,de−iHt/ℏ
×eiHt/ℏSβl,de

































































|F (q)|2S(q, ℏω) (52)
となる。(52)式は本論文において重要な式である。揺動散逸定理より、スピン２体相関関
数 S(q, ℏω)と動的帯磁率 χ”(q, ℏω)は次式でつながっている。













































実験は茨城県東海村 Japan Proton Accelerator Research Complex (J-PARC)、Material
and Life Science Facility (MLF)に設置されているチョッパー型中性子分光器「4SEASONS」

















4SEASONSにおいて、モデレーターから試料までの距離 L1は 18.03 m、試料からディ















q = kf − ki
























を利用する方法を repetition-rate multiplication(RRM)法 [48]と呼び、同時に複数のエネ
ルギースケールで測定ができるため、マシンタイムが限られた中性子散乱実験において、
飛躍的に効率的な測定だと言える。本研究で主題とする磁気励起のエネルギースケール












ℏω(h, k = 0, l) = 2ZCJeff
√
1− (sin(π(h− 0.5)))4 (59)
銅酸化物の母物質として ZC = 1.18、Jeff = 135 meVとしている。(1, 0)からスピン波が














(k2i − {(ki − lc∗)2 + (ha∗)2}) (62)
2m
ℏ2 = 0.4819 [Å
−2







ピン波である。この表記法において、(1, 0)からスピン波が出現する。k = 0として、x軸
を a∗方向、y軸を c∗方向、z軸を励起エネルギー ℏω方向とする。グリッドで表されるの












図 46: 入射中性子線に対する結晶方位を示す。ki ∥ c∗となるように設置している。
方法を説明する。図 47は La2−xSrxCuO4(x = 0.16)における磁気散乱スペクトルの ℏω =












て 1 formula unit cellあたりの全非干渉性散乱断面積 σLSCO は x = 0.10で 2.7 [barn]、













































図 47: La2−xSrxCuO4(x = 0.16)における磁気散乱スペクトルの ℏω = 0 ± 2 meV定エネ




密度分布のフーリエ変換である磁気形状因子F (q)が効いてくる。一般にF (q)は |q|の増











F (Q) = < j0 > −
5
7
(1− 3 cos2 β) < j2 > +
9
56
(1− 10 cos2 β + 35
3
cos4 β) < j4 >
cos βは測定しているQベクトルの大きさと、l成分であるQzの比である。
cos β = Qz/|Q|
各ベッセル関数の具体的標識は以下。













< j4 > = s













水平面内に a∗軸と c∗軸が横たわり、c∗が入射中性子線 kiと平行となる状況を考えてい












. . .内、第１項はビーム発散を原因とするものであり、第 2項はエネルギー分解能を原
因とするものである。これにさらに結晶モザイクを反映した項が加わる。結局、反強磁性
ゾーンセンター位置における q分解能の励起エネルギー ℏω依存性は図 49のようになる。
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図 49: 反強磁性ピーク位置 (1, 0)で h方向にカットしたときの q分解能の ℏω依存性を示
す。この表記では a ∼ b = 5.78 [Å]としている。後の章で a ∼ b = 3.78 [Å]とする表記で
は、分解能はこの 1/
√
2倍となる。black thick solid lineは δqtotal、blue thin solid lineは
δqh、green dot-dashed lineは式 (7)中
√
· · ·内の第一項であるビーム発散による成分、red
dot lineは式 (7)中第二項の δℏωに起因する成分、そして purple dashed lineは結晶のモ
ザイクによる δqmである。図 49 (e)、Ei = 71.1 meVの図における３点はMcStas[53]の











陽子電流値はLa2−xSrxCuO4 (x = 0.10)測定時で 100 [µA] (出力 300kW)、La2−xSrxCuO4
(x = 0.16)測定時は 133 [µA] (出力 400kW)であった。測定温度は x = 0.10で 5 Kと 250
K, それぞれの測定時間は 51時間と 36時間であった。x = 0.16では 5 Kと 300 K, それぞ
れの測定時間は 42時間と 23時間であった。 本論文では逆格子空間点を以下の単位系の
元で (h, k, l) (r.l.u.)と表す。正方晶表記を用い、x = 0.10においては a* = b* = 1.661
Å
−1
、c* = 0.4758 Å
−1




表 4: 回転数チョッパー fchとEi, 右端の２列はエネルギー分解能 (δω)と波数分解能 (δq)
の半値全幅
組成 fch (Hz) Ei (meV) 40 meVでの δω (meV) 40 meVでの δq (r. l. u.)
x = 0.10 250 30.1, 60.4, 177.4 1.5 (Ei = 60.4) 0.05 (Ei = 60.4)




の比較、図 50 (e, f)の水平方向バーは分解能の半値全幅であり、40 meV付近においては










図 50: LSCO(x = 0.10)におけるデータ質の向上を示す。(a - d) 15 meV, 40 meVにおけ
る磁気励起ピークの定エネルギースライスを示す。本研究結果はそれぞれEi = 30.1 meV,
60.4 meVから得られたもので、以前測定した結果はそれぞれEi = 25.7 meV, 112.6 meV
から得られたものである。[26] (e, f) (0.5, 0.5)を通り k方向カットピークプロファイルを
示す。水平方向バーは分解能の半値全幅を示す。
図 51: LSCO(x = 0.16)におけるデータ質の向上を示す。(a - d) 10 meV, 40 meV(先行研
究では 44 meV)における磁気励起ピークの定エネルギースライスを示す。本研究結果は
それぞれEi = 33.7 meV, 71.1 meVから得られたもので、先行研究結果はそれぞれEi =
55 meV, 160 meVから得られたものである。[13] (e, f) (0.5, 0.5)を通り h方向カットピー
クプロファイルを示す。
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いくつかの定エネルギースライスを図 52 (a - d)に示す。低エネルギー領域では、ゾーン
センター (0.5, 0.5)の周りに格子非整合構造 (図 52 (f)左)を持ち、エネルギー上昇に伴い
ゾーンセンターに集中していき、あるエネルギー以上でゾーンセンターを中心とした等方




イスした図 53は従来の印象と大きくずれている。T = 5 K、Ei = 33.7 meV, 71.1 meVか
ら得られたスペクトル図 53 (b, c)において、5 ∼ 25 meVで格子非整合位置 (0.5± δ, 0.5)
(δ ∼ 0.11)からエネルギー方向にほとんど分散のない格子非整合励起が立ち上がっている
ことが分かる。 20 meV、30 meV、45 meV付近で強調されているのはフォノンである。
高温 300 Kにおいては、低エネルギー領域の格子非整合励起は消失し、結果フォノンだけ
が目立って存在している。 (図 53 (e, f))フォノンからの寄与を消すため、低温から高温






ことが明らかになった。同様にアンダードープ組成 x = 0.10の磁気励起スペクトルを図
54, 55に示す。低エネルギー領域の分散のない格子非整合な励起、高エネルギーに存在す
るゾーンセンターから広がっていく励起という概形は x = 0.16と同一である。x = 0.10で
は格子非整合励起の位置が (0.5± δ, 0.5) (δ ∼ 0.08)と x = 0.16に比べてゾーンセンター
寄りになっている。[17] また格子非整合励起の上限は 20 meVあたりと、x = 0.16より低
くなっている。
次節以降、いくつかの方法を用いてスペクトル形状の詳細な解析を行う。初めに本研
究の目的であるEcross ∼ 40 meV付近の励起構造を明らかにするため、70 meV以下の解










図 52: LSCO(x = 0.16)、T = 5 K における磁気励起スペクトルを示す。強度は
[µ2Bsr
−1eV −1Cu−1]の単位である。(a - d) 各エネルギーに対応する定エネルギースライス
であり、砂時計型励起概念図 (e)に対応する。(f) 格子非整合 (IC)構造と格子整合 (C)構
造の模式図
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図 53: LSCO(x = 0.16)における磁気励起スペクトルを示す。強度は [µ2Bsr
−1eV −1Cu−1]
の単位である。(a - i) ゾーンセンター (0.5, 0.5)を通り、横軸を h、縦軸を ℏωとしてスラ
イス (図 (j))
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図 54: LSCO(x = 0.10)、T = 5 K における磁気励起スペクトルを示す。強度は
[µ2Bsr
−1eV −1Cu−1]の単位である。(a - d) 各エネルギーに対応する定エネルギースライス
であり、砂時計型励起概念図 (e)に対応する。(f) 格子非整合 (IC)構造と格子整合 (C)構
造の模式図
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図 55: LSCO(x = 0.10)における磁気励起スペクトルを示す。強度は [µ2Bsr
−1eV −1Cu−1]


















qδに関して、4つの IC位置 (0.5, 0.5± δIC), (0.5± δIC, 0.5)で和をとる。 hICと κICはそれ
ぞれピークの高さ、ピークの半値半幅 (HWHM)である。
II. 格子整合 (C)構造; C位置 (0.5, 0.5)(= qAFM)の１つのGaussianピーク








前節にて示した通り、低エネルギー領域に IC構造励起が存在し、(図 52 (d)) 40 meV以上
の高エネルギー領域で等方的な C励起になる。(図 52 (b)) その間の領域では両者の中間
のような形状をしている。(図 52 (c)) まず、双方の関数を広いエネルギー領域に適用し、
それぞれの適用可能範囲を明らかにする。
具体的なフィッティングの方法に関して説明する。図 56は LSCO(x = 0.16)における









図 57, 58に x = 0.16、0.10それぞれのカットピークプロファイルと、関数 I、IIを仮定
してフィッティングした結果を示す。ゾーンセンター (0.5, 0.5)位置を通り (1 −1)方向に
カットしたピークプロファイル (カットA)と、ICピーク位置を通り (1 −1)方向にカット
したピークプロファイル (カットB)を示す。水平方向の棒は (0.5, 0.5)位置の q分解能の
半値全幅 (FWHM)である。青い点線は IC構造 (図 57 (q))を仮定したとき、赤い破線は
C構造 (図 57 (r))を仮定したときのフィッティング結果である。フィッティングから得ら
れたパラメータを図 59に示す。まず、IC構造 (図 59 (e))を仮定したときのフィッティン
グ結果に着目する。x = 0.16において、格子非整合度 δICは 24 meVまでほぼ一定値 0.107
(r. l. u.)をとり、24 ∼ 30 meVの狭い範囲で急激に変化し、それ以上のエネルギー範囲で
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図 56: (a) LSCO(x = 0.16)における磁気励起スペクトルの 36 meVにおける定エネルギー
スライス。(0.5, 0.5)位置近辺にあるのが磁気励起であり、黒枠内でフィッティングを行っ
た結果が (b)






たとは考えられない。IC構造ピークの半値半幅 κICはフォノンと交差する箇所 20 meV,
30 meV, 45 meVで大きくなっている。一方、C構造を仮定したときのピークの半値半幅
κCのエネルギー依存性を見ると、30 meV以上でほぼ直線に従っている。(59 (f)) 24 meV
以下で急に大きくなっているが、この辺りのエネルギー領域では実際のピーク形状と比べ
てもフィッティングが出来ていないことがわかる。(図 57 (f, n)) 上述のパラメータ傾向は
x = 0.10においても同様である。このように従来提唱されてきた砂時計型分散が得られ
なかった理由は、本研究において 40 meV付近の統計・分解能が向上したことが原因だと













図 57: LSCO(x = 0.16)における磁気励起スペクトル定エネルギーカットピークプロファ
イルを示す。(a - h) ゾーンセンター (0.5, 0.5)を通り、(1 −1)方向にカット (図 (q, r)の
Aカット)したピークプロファイルである。青い点線は (q)のような IC構造を仮定したと
き、赤い破線は (r)のようなC構造を仮定したときのフィッティング結果である。水平方
向の棒は (0.5, 0.5)位置の q分解能の半値全幅 (FWHM)である。(i - p) ICピークを通り、
(1 −1)方向にカット (図 (q, r)のBカット)したときのピークプロファイルを示す。
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図 58: LSCO(x = 0.10)における磁気励起スペクトル定エネルギーカットピークプロファ
イル
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図 59: LSCO(x = 0.10, 0.16)における磁気励起スペクトル解析結果を示す。(e, h)に示す
ように、IC構造、C構造を仮定して広いエネルギー範囲でフィッティングを試みた。 (a,
c) IC構造の格子非整合度 δICのエネルギー依存性を示す。シンボルは異なる入射エネル
ギーを示す。破曲線は (0.5, 0.5)における q分解能 (FWHM)である。垂直方向の点線は過
去の報告による最も δが小さくなるエネルギーEcrossである。[13, 54] 太い実線はガイド
ラインである。 (b, d) IC構造ピークの半値半幅 κICを示す。 (f, g) C構造ピークの半値
半幅 κCを示す。
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本解析において、x = 0.16で格子非整合度 δIC = 0.107 (r. l. u.)、x = 0.10では 0.074 (r.
l. u.)に固定した。IC構造ピークの半値半幅 κICはエネルギー依存しているが、生データ
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(図 53, 53 (i))によるとフォノンと重なる箇所だけで大きくなっているので、最小値に固
定した。x = 0.16では κIC = 0.048 (r. l. u.)、x = 0.10では 0.043 (r. l. u.)である。C構
造ピーク幅 κCのエネルギー依存性に関して、x = 0.16では 40 meV以上を線形でフィッ
ティングを行い、0.081 + 0.0011ℏω (r. l. u.)で固定する。x = 0.10では 30 meV以上で
フィッティングを行い、0.042 + 0.0016ℏω (r. l. u.)とした。この仮定のフィッティング結
果のエネルギー一定スライスを図 62にて成分別に見る。x = 0.16において、24 meVで
はそのピーク形状はほとんど IC成分のみで再現されていることが分かる。(図 62 (a - f))
分解された成分、IC成分を青い点線、C成分を赤い破線としてピークプロファイル上に
示す。紫の実線が IC + Cであり、ピーク構造を良く表現できている。(図 62 (b, c)) エネ
ルギーを 36 meVに上昇させるとゾーンセンターの強度が増してくる。２成分解析のもと
では、C成分の強度が相対的に大きくなることでよく表現されている。(図 62 (g - l)) 全
体のフィッティング結果を図 63, 64に示す。紫の実線は IC + C、青い点線は分解された
IC成分、赤い破線はC成分であり、この解析でフィッティングが出来ていることを示す。
図 65に x = 0.16, 0.10における分解された磁気励起スペクトル強度分布を示す。(d, h)は
実験結果であり、フォノンと重なるエネルギー箇所で強度が強調されているが、それも含






ることを示す。図 66, 67にそれぞれ x = 0.16, 0.10における磁気励起の定エネルギーカッ
トピークプロファイルの温度依存を示す。左列はゾーンセンター位置を通り (1 −1)方向
にカットしたもの (Aカット)、右列は IC位置を通り (1 −1)方向にカットしたもの (Bカッ




のエネルギーでC構造励起が存在していることが分かる。36 meV, 46 meVの温度変化は
x = 0.16と 0.10で明らかに異なっており、x = 0.16では高温で強度が減少しているのに
対して、x = 0.10ではほとんど変化していない。図 68, 69にそれぞれ x = 0.16, 0.10の高
温における磁気励起のピークプロファイルとフィッティング結果を示す。図 68, 69 (i)に
あるように (0.5, 0.5)位置の C構造を仮定している。C構造ピークの半値半幅 κCのエネ
ルギー依存性を 68, 69 (j)に示す。比較のため低温のデータも示す。実線は低温データの
エネルギー依存性を線形でフィッティングしたものである。これより、フォノンと交差す




図 62: IC + C 構造を仮定したときのフィッティング結果を示す。x = 0.16における 24
meVの定エネルギースライスが (a)であり、C位置を通るAカットと IC位置を通るBカッ
トのピークプロファイルを (b, c)にそれぞれ示す。赤い破線がC成分 (e)で、青い点線が
IC成分 (f)、紫の実線が IC + C(d)である。 (g - l)は対応する 36 meVの図である。
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図 63: LSCO(x = 0.16)における磁気励起の定エネルギーカットピークプロファイルを示
す。(a - h) ゾーンセンター (0.5, 0.5)を通り、(1 −1)方向にカット (図 (q)の Aカット)
したピークプロファイルである。紫の実線は IC + Cの解析結果、青い点線は分解された
IC成分、赤い破線はC成分を示す。水平方向の棒は (0.5, 0.5)位置の q分解能の半値全幅
(FWHM)である。(i - p) ICピークを通り、(1 −1)方向にカット (図 (q, r)のBカット)し
たときのピークプロファイルを示す。
77
図 64: LSCO(x = 0.10)における磁気励起の定エネルギーカットピークプロファイルを示
す。紫の実線は IC + Cの解析結果、青い点線は分解された IC成分、赤い破線はC成分
を示す。
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図 65: LSCO(x = 0.16, 0.10)における分解された磁気励起スペクトル。C成分 (a, e)と IC




ある。x = 0.16において、IC成分は 20 meVあたりに鈍いピークを持ち 24 meVあたりま
で支配的でそれ以上のエネルギーで急激に抑制され、50 meV付近で消滅する。一方、C
成分は低エネルギーでは存在せず、エネルギー上昇に伴い増えていき、フォノンと交差す
るエネルギー 20, 30, 45 meVでピークを持つ。高温ではC成分だけであり、その強度が











として各温度のデータのフィッティングを行った。図 71に、10 ± 2 meVのピーク形状の
温度依存性を示す。(h)に示すように ICピークを通り (1, -1)方向にカットしたピークプ
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図 66: LSCO(x = 0.16)における磁気励起の定エネルギーカットピークプロファイルの温
度依存性を示す。左列はゾーンセンター位置を通り (1 −1)方向にカットしたもの (Aカッ
ト)、右列は IC位置を通り (1 −1)方向にカットしたもの (Bカット)である。ボーズ因子
を考慮し、強度を< 1 + n >で割っている。青いオープンサークルが T = 5 K、赤のク
ローズドサークルはT = 300 Kである。
80
図 67: LSCO(x = 0.10)における磁気励起の定エネルギーカットピークプロファイルの温
度依存性を示す。青いオープンサークルがT = 5 K、赤のクローズドサークルはT = 250
Kである。
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図 68: (a - h) LSCO(x = 0.16)、T = 300 Kにおける磁気励起ピークプロファイルとフィッ
ティング結果を示す。(i)にある通り、C構造を仮定している。(j) フィッティングから得
られたC構造ピークの半値半幅 κCのエネルギー依存性を示す。赤いオープンサークルが
T = 300 K、比較のため、青のクローズドサークルはT = 5 Kである。実線はT = 5 K
における κCのエネルギー依存性を線形でフィッティングしたものである。
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図 69: (a - h) LSCO(x = 0.10)、T = 250 Kにおける磁気励起ピークプロファイルとフィッ
ティング結果を示す。(j) フィッティングから得られたC構造ピークの半値半幅 κCのエネ
ルギー依存性を示す。赤いオープンサークルがT = 250 K、青のクローズドサークルはT
= 5 Kである。実線はT = 5 Kにおける κCのエネルギー依存性を線形でフィッティング
したものである。
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のである。[6] これより、IC成分は T ∗近傍から発達し始めていることが分かる。また TC








かを示す。図 74に LSCO(x = 0.10)における、12 - 18 meV、24 - 30 meV、30 - 40 meV、
40 - 50 meVのセクション内で積分した局所動的磁化率の温度依存性を示す。積分した理
由は統計精度をあげて系統的な温度変化をつかむためである。オープン四角は、以前測定
した詳細な温度依存性のデータである。紫の菱形は本研究による IC + Cの温度変化、青
丸は IC成分、赤丸はC成分である。これより、今回の IC + Cの値と、以前のデータの値
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が一致することから、全体的な温度変化は整合していることが分かる。IC成分は 250 K
ですべてのエネルギーセクションで消失していて、C成分は 12 - 18 meVのセクションを
除くとやや小さくなるのみである。積極的に主張することは不可能であるが、T ∗ ∼ 250
Kあたりから IC成分が一斉に発達しだすという説に不整合ではない結果である。しかし
ながら 10 meVより高エネルギー側の IC成分が 250 Kより低い温度から発達しだすとい
う説も否定はできない。今後さらなる実験データが必要である。
図 71: LSCO(x = 0.10)において、10 ± 2 meVのピーク形状の温度依存性を示す。(h)に
示すように ICピークを通り (1, -1)方向にカットしたピークプロファイルを示す。紫の実
線は IC + Cのフィッティング結果、青い点線は IC成分、赤い破線はC成分を示す。
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図 74: LSCO(x = 0.01)において、12 - 18 meV、24 - 30 meV、30 - 40 meV、40 - 50 meV
のセクション内で積分した局所動的磁化率の温度依存性を示す。オープン四角は、以前測
定した詳細な温度依存性のデータである。紫の菱形は本研究による IC + Cの温度変化、
青丸は IC成分、赤丸はC成分である。
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れ x = 0.10, 0.16における高エネルギー領域磁気励起シグナルの定エネルギースライスを
示す。使用した入射エネルギーEiはそれぞれ 236 meV, 177 meVである。反強磁性ゾー



















(72)式を用いてシグナル形状の解析を行った。図 77, 78に x = 0.16, 0.10の定エネルギー
















性について定量的に解析を行ったものを示す。図 80 (a, b)は LSCO(x = 0.16, 0.10)にお
ける 140 ± 10 meVの定エネルギースライスである。各矢印の方向に対応するカットを下
図に示す。実線は２つのガウシアンとスロープバックグラウンドを仮定したときのフィッ
ティング結果である。図 81に (h, 0)方向、(0, h)方向、(-h, h)方向、(h, h)方向のカット
図によるピーク位置とゾーンセンターとの距離 δのエネルギー依存性を示す。このように
あらゆる方向のカットで異方性は存在せず、x = 0.10, 0.16両方で等方的なリング状のシ
グナルになっていると言える。
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図 77: LSCO(x = 0.16)における高エネルギー領域磁気励起シグナルの定エネルギーカッ




図 78: LSCO(x = 0.10)における高エネルギー領域磁気励起シグナルの定エネルギーカッ
トピークプロファイルを示す。左列は 5 K、右列は 250 Kのデータである。
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図 80: LSCO(x = 0.16, 0.10)における 140 ± 10 meVの定エネルギースライスを示す。各
矢印に対応するカットを下図に示す。








• x = 0.16では 25 meV、x = 0.10では 20 meVまでほとんど分散のない格子非整合
(IC)な励起が存在している。

















































(∆k+q = −∆k) 擬ギャップ相ではのギャップの相関がないという仮定 (< ∆k+q∆k > = 0)
をおいているがそのときにもCoherence factorは 0にはならず、(図 82)これが擬ギャップ
相でもギャップエネルギースケール以下で磁気励起ピーク構造が現れる原因となる。通常
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究においてはアンダードープ組成LSCO(x = 0.10)においておおよそ擬ギャップ温度 T ∗ ∼
200 K以下から格子非整合構造が発達することを見いだしている。図 83 (a)にARPESで















は本研究の結果 (6 meV)、白抜きの四角は過去の測定から引用してきた 6 meVにおける





図 83: (a) LSCO(x = 0.15)における異方的なギャップ構造の温度変化 [6] (b) Bi2212(TC
= 67 K)における異方的なギャップ構造の温度変化, (b)その概念図 [56]
図 84: LSCO系における格子非整合度 δのホール濃度依存性を示す。塗りつぶされた四角
は本研究の結果 (6 meV)、白抜きの四角は過去の測定から引用してきた 6 meVにおける
δである。x = 0.07のみ 5 meVである。[57, 58, 59, 60] 点線は 2次元的なフェルミ面を仮
定したときの計算結果である。[42]
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存性を考察する。図 85にあるように、アンダードープ x = 0.10(∼ 35 meV)にくらべ
x = 0.16(∼ 45 meV)で大きくなっている。過去に報告された x = 0.22の結果において、
20 meV辺りまで格子非整合構造が存在し、20 ∼ 80 meVの間では磁気励起ピークがほと
んど消失している。80 meV以上では本研究と同様にゾーンセンターからゾーン境界へ向























に立脚して格子非整合成分を説明できるだろうか。図 87は LSCO(x = 0.10)の励起構造
に対してストライプモデルから再現される分散 [37]を仮定したときのフィッティング結果
を示す。(a, b)は下側ブランチが格子非整合励起に一致するようにフィッティングを行っ
た結果である。ラダー内の相関 J = 80 meV, ラダー間の相関 JS = -70 meVとなった。こ
れではホールリバーを挟んだ相関が大きすぎて、そもそものストライプモデルの妥当性
から外れてしまう。次にストライプモデルの下側ブランチ上端がスペクトル幅が最も狭く
なる箇所に一致するようにフィッティングを行った結果が (c, d)である。J = 80 meV, ラ
ダー間の相関 JS = -1.5 meVとなった。これより JS ∼ 17 K程度で格子非整合励起構造
が消失することが予想されるが、実際には 200 K程度まで格子非整合構造は強固に存在
している。(4.4.3) 典型的なストライプモデルでは格子非整合励起を説明できないことが
分かった。また、静的なストライプ秩序のある x = 0.10(ストライプ秩序温度 20 K)とス





図 85: LSCOにおける格子非整合励起の上限の組成依存性を示す。X = 0.10, 0.16は本研
究の結果であり、x = 0.22は過去の実験結果から推測したものである。[14]右下にARPES
で測定した超伝導ギャップの組成依存性を示す。[6]
図 86: アンダードープ LSCO系のバンド構造 [41]を基に計算された磁気励起構造を示す。
(a)は有効相互作用 U = 0.332 eV、(b)は有効相互作用 U = 0.276 eVのときのスペクト
ル形状 [39]
99
図 87: ストライプによる分散を仮定したとき [37]のフィッティング結果を示す。(a, b)スト
ライプモデルから再現される下側ブランチが格子非整合励起に一致するようにフィッティ
ングを行った。ラダー内の相関 J = 80 meV, ラダー間の相関 JS = -70 meVとなった。(c,
d) ストライプモデルの下側ブランチ上端がスペクトル幅が最も狭くなる箇所に一致する

















図 88: (a) LSCO系における局所動的磁化率 χ”(ω)のエネルギー依存性 (b) 磁気励起の q
方向幅のエネルギー依存性 (c - e) いくつかの組成における、qを格子非整合磁気ピーク

















近接 t′、オンサイトクーロン U などのパラメータを変化させればある程度まで再現され
る可能性は完全に排除しえない。しかしながら今のところ高エネルギー領域の磁気励起構









向のカットと (h h)方向のカットでピーク間距離はおよそ 1/
√
2倍の差がある。図 90 (b)
に、(h 0), (0 h), (h h) (h -h)方向のカットから求めたピーク位置のエネルギー依存性を










1− sin4(π(qh − 0.5)) (75)
ここでZC = 1.18である。フィッティング結果を図 91右図の点線として示す。母物質x = 0
に比べて、分散の傾きが緩くなっていることが分かる。Jeffの組成依存性を図 91 (b)に示
す。Jeff の値は母物質の 140 meV程度から 80 meVまで低下している。x = 0, 0.16の Jeff
の結果は他のグループの結果と整合している。[8, 13] このように Jeffが小さくなるという
結果はラマン散乱で捉えたゾーン境界位置の two magnonピークの組成依存性の結果と一
致している。(図 91 (b) 中、白四角)[65] 局在スピンの間を動き回るホールキャリアの存在
を考慮したときの計算結果を図 91 (b)中の点線で示す。[66] 大まかには一致しており、分
散傾きのホール濃度依存性は局在スピン的励起の範疇の変化として理解可能である。し
かしながら、絶対値 [µ2B]単位に変換された局所動的磁化率 χ”(ω)は単純な局在スピン的
励起の枠組みからは理解できない組成変化を示している。図 92に x = 0, 0.10, 0.16におけ
る χ”(ω)のエネルギー依存性を示す。60 meV以上の高エネルギー領域ではどの組成でも
χ”(ω)はエネルギー依存をほとんど示していない。しかしながらその強度はドープととも
に大きく減っている。図 93に、χ”(ω)を 0 meVから 160 meVまで積分した値 (弾性散乱,
0 meVは含めておらず、これは非弾性散乱の積分値である)の組成依存性を示す。赤丸は
ゾーンセンター位置から広がっていく成分のみの値、青四角は格子非整合励起のみの値、
緑三角は両方を合わせたものである。ゾーンセンターから広がる成分は x = 0.16におい
て半分程度まで減少している。この減少分は、シグナルが極度にブロードになりバックグ
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図 90: (a) ストライプを仮定したときの高エネルギー領域の定エネルギースライスを示
す。[37] (b, c) La2−xSrxCuO4 (x = 0.10, 0.16)における (h 0), (0 h), (h h) (h -h)方向の
カットから求めたピーク位置のエネルギー依存性を示す。実線と点線はそれぞれストライ
プ理論による (h 0)、(h h)方向カットのピーク位置を示す。
ラウンドと区別がつかなくなった分まで考慮すれば整合するのか、それとも本質的になく
なっているのかというのは重要な問題である。なぜなら、S(ω) =< n + 1 > χ”(ω)を弾
性散乱 0 meVから磁気励起の上限まで取りこぼしなく積分した量はスピンの総和則より





















図 91: (a) La2−xSrxCuO4における磁気励起分散を示す。x = 0は同一の分光器4SEASONS
で測定した結果である。[27]点線はスピン波を仮定したときのフィッティング結果である。
(b) フィッティングから求めた Jeff の組成依存性を黒丸で示す。白四角はラマン散乱から
求めた Jeff である。[65] 点線はホールキャリアの存在を考慮したときの計算結果 [66]
図 92: La2−xSrxCuO4 x = 0, 0.10, 0.16における局所動的磁化率 χ”(ω)のエネルギー依存
性を示す。x = 0は同一の分光器 4SEASONSで測定した結果である。[27]
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図 93: La2−xSrxCuO4における局所動的磁化率 χ”(ω)を 160 meVまで積分した値の組成
依存性を示す。x = 0は同一の分光器 4SEASONSで測定した結果である。[27]赤丸はゾー
ンセンター位置から広がっていく成分のみの値、青四角は格子非整合励起のみの値、緑三
角は両方を合わせたものである。
図 94: 格子整合励起 (赤い太線)の予想概念図を示す。青い領域は電荷励起と想定している。
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図 95: RIXSで測定された La2−xSrxCuO4 (x = 0.25)の磁気励起ピークを示す。π偏光は
主にスピンチャンネルに対応し、σ偏光は主に電荷チャンネルに対応する。[21]

























































































































































て典型的な砂時計型励起が出現すると考えられてきたLa2−xSrxCuO4(x = 0.10, 0.16)を用
いた。中性子非弾性散乱測定は J-PARC, MLFのチョッパー型中性子分光器「4SEASONS」
で行った。






































を割るだけで [barn sr−1 meV−1 Cu−1]単位で得られる。以下の表 5, 6, 7に各測定におけ
る規格化因子をまとめた。































































パルスデータベースから求めた∆tmの Ei依存性を図 101に示す。[77] ∆tchはフェルミ
チョッパーの開口に関する時間分布であり、下記から与えられる。
∆tch = ∆tch0 × p(u)










(0 < u < 0.8)
2 + u− (4u− u2)1/2 (0.8 < u < 2)





図 101: J-PARCにおける∆tmのEi依存性 [77]
まずDivSlopeはスーパーミラーとガイドの角度分散の和であり、
DivSlope = mirror + slope
mirror = 1.7× 4× 9.044×
√
Ei/1000[rad]
slope = tan−1[(56.74− 43.35)/2/1755][rad]
で与えられる。
次にDivSampleは試料とガイドによる角度分散であり、
DivSample = tan−1[(wguide− SampleSize)/2/DisSample][rad]
wguideはガイド管直径 43.35 [mm]、SampleSizeは試料の横幅 [mm]、DisSampleはガイ
ド管出口から試料までの距離 2200 [mm]である。
DivSL1は試料サイズと１番目のスリットサイズに依存する角度分散であり、





















であり、dDetector = 19 mm、dSample = 40 mmとして、dL2 = 31.3 mmである。
これで式 (77)における変数全てが分かった。
図 2 (a - f)にいくつかのEiにおけるエネルギー分解能 δℏω 半値全幅 (FWHM)(meV)の
ℏω依存性を示す。チョッパー回転数は 250 Hz, スリット 45×45 [mm2], 試料幅 40 mmと
している。
図 102: いくつかのEiにおけるエネルギー分解能 (FWHM)の ℏω依存性
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これより、単結晶試料を使ったときの q分解能を求める。
測定試料は La2−xSrxCuO4である。x = 0.16において格子定数は、a∗ ∼ b∗ = 1.17 [Å
−1
],
c∗ = 0.475 [Å
−1
]としている。水平面内に a∗軸と c∗軸が横たわり、c∗が入射中性子線 ki
と平行となる状況を考えている。(図 103 (a)) 散乱波数qの a∗方向射影成分 qhを考える。
図 103: (a) 試料の結晶軸と ki、kf、散乱波数 qとの幾何学的関係を示す。(a) 結晶軸の回
転が q分解能に与える影響 δqmの概念図
幾何学的関係より、





(Ei − ℏω) (79)
ここでmは中性子の質量であり、Φは図 103 (a)にあるように kiと終波数 kf との間の角
度である。これから ℏωについて解くと























図 104: Ei = 71.1 meVのとき捉えられる q− ℏω空間の Locusについて、ki, kf に挟まれ
た角度依存性を示す。h = 1 (r. l. u.)からエネルギー方向に垂直に伸びている線は磁気励





























トする。1図 105 (a)に試料位置のビーム発散のEi依存性を示す。図 105 (b - e)はいくつ
かのEiにおけるピークプロファイルである。実線はGaussianを仮定してフィッティング
を行った結果である。Ei 15 ∼ 495 meVまで 10 meV刻みで全て fittingを行い、得られた
FWHMのEi依存性を図 106の四角シンボルで示す。この曲線に対して 4次関数でフィッ
ティングを行い、以下のように δΦiFWHM(Ei)が得られる。
δΦiFWHM(Ei) = 1.1808− 0.0052599Ei + 1.2575× 10−5E2i








i hi(xi − 0)2∑N−1





ごとに求められた δΦi|definedを図 106の丸シンボルで表す。この曲線を先ほどと同様に 4
次関数でフィッティングを行い、
δΦ′iFWHM(Ei) = 1.3805− 0.0077283Ei + 2.8526× 10−5E2i




図 105: (a) シミュレーションから求めた試料位置におけるビーム分散の Ei依存性を示
す。(b - e) いくつかのEiにおけるビーム分散を示す。実線はGaussianを仮定したときの
フィッティング結果である。



























ラッグ反射の測定より、x = 0.16では 1◦である。(2.6)
∆θによる qのずれの a*方向射影成分 δqmに関して、幾何学的関係より、
δqm = q sin(α +∆θ/2)− q sin(α−∆θ/2) (90)
= 2q cosα sin(∆θ/2) (91)
≃ q∆θ cosα (92)
ここで αは qと kiの間の角度である (103 (b))。sinα = qh/qの関係があるので、











(δqh)2 + (δqm)2 (94)
図 49 に各Eiにおける反強磁性位置 (1, 0)での q分解能 (FWHM (r. l. u.))の ℏω依存性
を示す。black thick solid lineは δqtotal、blue thin solid lineは δqh、green dot-dashed line
は式 (82)中
√
· · ·内の第一項であるビーム発散による成分、red dot lineは式 (82)中第二項
の δℏωに起因する成分、そして purple dashed lineは結晶のモザイクによる δqmである。
遷移エネルギーがEiに近づいてくるにつれてモザイクを原因とする δqmとエネルギー分
解能に起因する成分が支配的になる。1 ∼ 2 ◦程度の比較的小さなずれでも大きく効いて
くることが分かる。逆に低エネルギー領域では逆にビーム発散を原因とする成分が支配的

















Ei = 30.1 emVにおいては、-4 meVまでシグナルが存在する。(図 48 (f))これは磁気・核
図 107: チョッパー回転数 250 Hz、ある位相のときに取り出される複数のEiの時空間経
路図
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図 108: 図 107の拡大図
の干渉性散乱シグナルがないq領域で測定しているが、磁気散乱シグナルのある点、また
温度を上昇させても負の方向の下限値は-4 meVで良いと図 109から判断できる。試料位
置でエネルギーが 30.1 + 4 = 34.1 meVに上昇したときの中性子が到達する時刻は 8489
[µsec]であり、この飛行時刻まで手前のEi = 60.4 meVを汚染なく利用できる。
このようにして求められた汚染のない ℏω範囲の上限値を以下の表 8にまとめる。
表 8: 遅いEiからの汚染を考えたときの、ℏω利用上限値
















図 109: La2−xSrxCuO4 (x = 0.10)、Ei = 18.0 meVにおけるエネルギー方向スキャンピー
クプロファイルを示す。黒丸はT = 5 Kで磁気散乱シグナル位置、白丸は 5 Kでバック




























以下の表 9に I−1/I0が 5 %以下となる励起エネルギー ℏωの上限値をまとめる。
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図 110: いくつかのE0における高エネルギーE−1からの汚染を示す。横軸は励起エネル
ギー ℏω、縦軸は I−1/I0である。水平方向の点線は 5 %のラインである。
表 9: 速いEiからの汚染を考えたときの、ℏω利用上限値



























0 < λ < 4では (0.5 ±δ, 0.5), (0.5, 0.5 ±δ)位置の格子非整合構造、λ = 0で等方的形状、
λ < 0では (0.5 ±δ, 0.5 ±δ), (0.5±δ, 0.5 ∓δ)位置の格子非整合構造に対応する。ピーク
高さ χ, δ, κ, λを全てフリーにして解析を行うとパラメータは収束しないことがありまた
パラメータの傾向が現れないので、ここでは λだけは先行研究の値 [13]に従うとし固定し
てフィッティングを行った。(図 112) フィッティングより得られたパラメータを図 113に









図 111: sato-maki関数において、δ = 0.12, κ = 0.05で固定し、形状パラメータ λを変化
させたときのピーク形状の変化
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図 112: LSCO(x = 0.16)において sato-maki関数を仮定してフィッティングを行った結果
を示す。λは V ignolleらの値を用いた。[13]
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図 113: LSCO(x = 0.16)において sato-maki関数のフィッティングパラメータ結果を示す。
上図の点線は V ignolleらの値 [13]
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